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На основі АСМ-зображення наноструктур PbTe/(111) BaF2, отриманих з парової фази одержано ро-
зподіл висот рельєфу поверхні. Показано, що він має асиметричний характер і апроксимується сумою 
трьох гауссіан. Встановлено, що залежність найбільш ймовірної висоти основної складової від темпе-
ратури осадження має активаційний характер, а величина енергії активації менша за енергію одного 
з дванадцяти зв’язків молекули з кристалом. Запропоновано механізми росту наноструктур. При цьо-
му рельєф поверхні наноструктур адекватно моделюється методом кліткових автоматів. 
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1. ВСТУП 
 
Халькогеніди свинцю, які відносяться до вузько-
щілинних напівпровідникових сполук, перспективні 
матеріали для виготовлення джерел і детекторів 
інфрачервоного випромінювання оптичного спектру, 
а також термоелектричних пристроїв, що функціо-
нують у середній області температур (200-500) °С [1-
5]. Досягнуті успіхи у технології тонких плівок і на-
ноструктур розкривають нові можливості їх викорис-
тання через прояв квантово-розмірних ефектів [6]. 
При цьому на перший план виступають питання, 
пов’язані із механізмами зародження і росту, а та-
кож топологією наноструктур. 
Для наноструктур на основі халькогенідів свин-
цю, отриманих методом молекулярно-променевої 
епітаксії, встановлено, що процеси самоорганізації 
пов’язані із анізотропією пружної деформації, а їх 
формування здійснюється за механізмом Странскі-
Крастанова, коли реалізується перехід двовимірної 
системи до тривимірних острівців [7-9]. При оса-
дженні телуриду свинцю з парової фази методами 
гарячої стінки на свіжих сколах кристалів (111) BaF2 
при зміні температури у ростовій камері можна реа-
лізувати різні механізми росту телуриду свинцю: 
тривимірні острівці (механізм Фольмера-Вебера), 
комбінований ріст двовимірного шару (механізм 
Франка-Ван-дер-Мерве) і тривимірних острівців [10]. 
При цьому зміна температурних режимів вирощу-
вання і осадженої маси сполуки впливають як на 
форму, так і на розміри наноструктур. Однак у зга-
даних роботах не аналізували енергетичні характе-
ристики процесу формування наноструктур і не про-
понувались способи моделювання їх росту. 
У пропонованій статті, на основі апроксимації га-
уссіанами результатів досліджень атомно-силової 
мікроскопії (АСМ), визначено енергії активації про-
цесів росту наноструктур PbTe/(111) BaF2, а також 
змодельовано їх рельєф поверхні. 
 
2. МЕТОДИКА ЕКСПЕРИМЕНТІВ ТА ЇХ 
РЕЗУЛЬТАТИ 
 
Нанокристалічні структури PbTe отримували оса-
дженням у вакуумі на свіжі сколи (111) кристалів 
BaF2 пари, синтезованої сполуки. Експерименти про-
ведені для різних температур випаровування наваж-
ки ТВ  (650-800) °С, температури підкладок ТП  (50-
250) °С та часу осадження τ  15, 30 і 60 хв., яким ви-
значалася товщина конденсату. 
Отримані наноструктури досліджувалися метода-
ми атомно-силової мікроскопії (АСМ) Nanoscope 3a 
Dimention 3000 (Digital Instruments USA) у режимі 
періодичного контакту. Вимірювання проведені в 
центральній частині зразків з використанням серій-
них кремнієвих зондів NSG-11 із номінальним радіу-
сом закруглення вістря до 10 нм (NT0MDT, Росія). За 
результатами АСМ досліджень топології поверхні 
одержано гістограми висот цієї поверхні. 
Апроксимацію розподілу висоти z поверхні нанос-
труктур розміром 1 × 1 мкм2 проводили сумою трьох 
гауссіан f типу: 
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Тут ai – амплітудні значення розподілу висот, а hi 
– найбільш ймовірні значення висот у гауссіанах від-
повідно,  si – величини дисперсії розподілу висот. 
Аналіз результатів АСМ досліджень вказує, що 
важливими технологічними факторами, які визна-
чають механізм росту нанокристалів PbTe на сколах 
(111) BaF2 при осадженні пари у відкритому вакуумі 
є температури випаровування (наважки) ТВ і оса-
дження (підкладки) ТП, а теж і сама маса конденсату 
(час осадження τ). 
Загальною ознакою для вибраних нами техноло-
гічних факторів вирощування наноструктур є фор-
мування тривимірних зародків згідно механізму Фо-
льмера-Вебера. При цьому домінують структури у 
вигляді пірамідальних тригранних утворень із пере-
важанням вертикального або латерального росту у 
залежності від технологічних факторів вирощування 
(Рис. 1). Підвищення температури випаровування  
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Рис. 1 – АСМ-зображення (а, в) і розподіл висот (б, г) нано-
структур PbTe на (111) BaF2 для часу осадження τ  60 хв. 
Температура випаровування Тв  700 °С, температура під-
кладки Тп  200 °С 
 
 
наважки ТВ обумовлює суттєве збільшення їх розмі-
рів. Середня висота наноструктур змінюється від 
декількох нанометрів (3-4) нм при ТВ  650 С до де-
кількох десятків (40-60) нм при ТВ  800 С за умови 
сталої температури підкладки (ТП  50 С) та часу 
осадження (   30 хв). Аналогічні результати отри-
мані і для інших умов   15 і 60 хв. 
Температура ТП більш динамічно впливає на 
структурні характеристики конденсату. Так, зокрема 
для всіх температур випаровування ТП   (650-800) ºС 
виділяються чотири діапазони температур осаджен-
ня: І – ТП   20-50) ºС; ІІ – ТП  (60-110) ºС; ІІІ – 
ТП  (110-200) ºС; ІV – ТП   (210-250) ºС. Якщо при 
низьких ТП (І режим) формуються пірамідальні стру-
ктури (40-30) нм, то при наступному підвищенні те-
мператури осадження до ТП  100 ºС (ІІ режим) їх 
розміри значно зменшуються. При цих же темпера-
турах випаровування ТВ  650 ºС і часі осадження 
  60 хв вони складають ~20 нм і (2-5) нм відповідно. 
У третьому діапазоні температур підкладок має міс-
це суттєво інший характер формування нанострук-
тур – щільно упаковані «паркетоподібні» утворення 
розмірами (30-60) нм і незначною шорсткістю. При 
ще вищих температурах (IV режим) ростуть знову 
вертикальні стовпчасті пірамідальні структури із 
значною висотою (15-30) нм. 
Збільшення маси конденсованої речовини (часу 
осадження), у загальному випадку, призводить до 
аналогічних змін як і температура осадження: має 
місце зміна топології поверхні, форми і розмірів на-
нокристалів (Рис. 1). 
 
3. ОБГОВОРЕННЯ РЕЗУЛЬТАТІВ 
ДОСЛІДЖЕННЯ 
 
Аналіз апроксимаційних гауссіан (Рис. 1б,г), по-
казав, що один із піків має, як правило, велику дис-
персію і є фоном для двох інших, його амплітудне 
значення не перевищувало 10% від максимальної 
амплітуди a1, а h3 у загальному було найбільшим. 
Цьому розподілу відповідає рельєф з великим розки-
дом висот (Рис. 1в). 
На Рис. 2 наведено залежності від температури 
осадження висот h1 і h2 відповідно. Висота h1 відпо-
відає у розподілі пікові найбільшої амплітуди, а h2 – 
наступному за величиною, амплітуди складових роз-
поділу впорядковані а1 > а2 > a3. Якщо дисперсія ос-
новного піка мала, то йому відповідає достатньо гла-
дка поверхня. 
Експериментальні дані (Рис. 2) апроксимовано 
експоненційними залежностями виду 
 
 exp( )ah h E kT , (2) 
 
де Ea – енергії активації процесу формування піку 
висот h. Ці апроксимаційні залежності вкладаються 
в середньоквадратичне відхилення від найбільшй-
мовірного значення. Для часів росту 15, 30 і 60 хв. Ea 
набуває значень – 0.053, 0.059 і 0.203 еВ, а h∞ – 0.96, 
32 і 3200 нм. Одержане при апроксимації значення 
енергії для часу росту 60 хв. близьке до 0.194 eB, яке 
рівне 1/12 енергії зв’язку молекули в твердому тілі. 
Для часів росту 15, 30 і 60 хв. (Рис. 2б) Ea набуває 
значень – 0.058, – 0.098 і 0.063 еВ, а h∞ – 1.3, 0.5 і 73 
нм. Зазначимо, що для другого за амплітудою піка 
енергія активації для часу вирощування 15 хв. за-
лишилася практично незмінною, а для часу 30 хв. – 
збільшувалася у два рази за величиною і змінювала 
знак на протилежний, а для часу 60 хв. – зменшує 
свою величину у ~ 3 рази, тобто для часу 15 хв. обидві 
залежності з температурою йдуть паралельно, для 
30 хв. хід залежностей протилежний, а для 60 хв. – 
співнапрямлений з нахилом, що різниться у 3 рази. 
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Рис. 2 – Залежність найбільш ймовірної висоти основної h1, 
(a) та другої h2, (б) за амплітудою складової у розподілі ви-
сот наноутворень PbTe/(111) BaF2 від температури для різ-
них часів осадження τ, хв: 15 (○); 30 (+); 60 (*) 
 
Відмінність температурних ходів найбільш ймові-
рних висот для різних часів осадження може свідчити 
про наявність як мінімум двох різних механізмів фо-
рмування рельєфу поверхні, а відмінність темпера-
турних ходів для двох основних складових у розподілі 
висот про наявність двох характерних форм у рельєфі 
поверхні. Зауважимо, що на обох Рис. 2а,б є точки на 
краях температурного діапазону, що не вкладаються 
на залежність проведену для більшості точок, що 
вказує на зміну домінуючого механізму формування 
поверхні в цьому температурному діапазоні при зміні 
температури осадження ТП. 
У якості альтернативної апроксимації використо-
вувалася сума трьох пуассонівських розподілів, для 
яких є узгодженими дисперсія і математичне споді-
вання – вони рівні. Для такої апроксимації висоти 
вимірювалися в молекулярних шарах b у напрямку 
[111] – b = / 3a  = 0.3725 (нм), де a – стала гратки. 
Виявилося, що такою сумою розподілів наявні набори 
даних апроксимуються погано. 
Однак ідея представлення висот у безрозмірних 
одиницях привела до кількох висновків. Встановлено 
кореляційну залежність між середньоквадратичним 
відхиленням s і найбільш ймовірним значенням 
s ~ h1.25 для висот h більших за 10 нм, для менших 
висот – s ~ h. Слід також відмітити, що на всіх 15 
проаналізованих розподілах (таблиця) серед основ-
них піків зустрічаються піки з характерними висота-
ми біля: 10 шарів – 4 рази, 20 шарів – 3 рази, 30 ша-
рів – 3 рази, 15 шарів – 2 рази. Інші три висоти зу-
стрічаються по одному разу. 
Розподіли висот з великим відношенням h1/s1 від-
повідають за гладкі поверхні – зрізані піраміди, а з 
малим за шорсткі – голчасті. На рисунках 1а,б і 2в,г 
представлено АСМ-зображення, що відповідають двом 
відношенням  ~ 5 і 16 відповідно. Рівномірний розпо-
діл висот описує осадження і приєднання атома у до-
вільному місці, при цьому утворюється високофракта-
льна поверхня. Нормальний розподіл відповідає за 
осадження в характерних місцях, які забезпечують 
достатню кількість зв’язків атома. 
 
 
Таблиця 1 – Положення максимума h1 і середньоквадратичне відхилення s1 в мономолекулярних шарах для напрямку 
[111] h1(s1) для наноструктур PbTe/(111) BaF2 за різних умов осадження 
 
          ТП, С 
t, хв 
50 100 150 200 250 
15 21(7) 9(3) 12(3) 11(4) 72(11) 
30 28(5) 12(3) 20(2) 14(3) 22(3) 
60 29(9) 16(4) 30(8) 48(3) 113(21) 
 
Зауважимо, що згідно теорії закладеної у роботах 
Освальда [12], Ліфшица і Сльозова [13] та Вагне-
ра [14] (ЛСВ) розрізняють дифузійний механізм росту 
кластерів і механізм, контрольований швидкістю 
утворення хімічних зв’язків на поверхні кластерів – 
так званий вагнерівський [15]. Утворення хімічних 
зв’язків є електронним процесом, а класична дифузія 
– атомним активаційним з іншим часовим масшта-
бом. Ці два процеси можуть конкурувати, тобто реалі-
зовуватися одночасно за умови, якщо електронні про-
цеси утворення хімічних зв’язків є активаційними і 
енергії активацій обох процесів – електронного і ди-
фузійного порівняльні між собою. 
Виходячи із вищенаведених особливостей росту 
наноутворень можна припустити, що у нашому випад-
ку осадження телуриду свинцю конкурують дійсно два 
процеси одночасно – дифузійний і хімічна взаємодія. 
При цьому із збільшенням часу осадження τ замінюю-
чими стають електронні процеси, пов’язані із утворен-
ням хімічних зв’язків – зростає енергія активації най-
більш ймовірної висоти наноструктур основної за амп-
літудою складової гауссіану (Рис. 2а). Для різних часів 
осадження τ, тобто розмірів і маси нанокристалітів, у 
дослідженому інтервалі температур підкладок ТП має 
місце зміна механізмів їх росту, на що вказує зміна 
кутового коефіцієнта нахилу прямих (Рис. 2). 
Поверхня наноструктури, осадження якої змоде-
льовано методом кліткових автоматів і розподіл висот  
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Рис. 3 – Нормальний розподіл висот (а) та поверхні змо-
дельовані методом кліткових автоматів без прорідження 
(б) і проріджена (в) для узгодження із АСМ-зображенням 
 
представлено на рисунку 3. Атоми осідали рівноймо-
вірно, але кріпилися до поверхні поля розміром 100на 
100 клітинок за наявності хоча б одного з чоторьох 
бічних сусідів. Видно, що розподіл висот дійсно нор-
мальний: по осі ординат представлено натуральний 
логарифм числа висот, а апроксимаційна крива є па-
раболою (Рис .3). 
Співставлення модельної і реальної поверхні свід-
чить про адекватність запропонованого механізму 
осадження наноструктури PbTe/(111) BaF2 (Рис. 1а,в; 
3в). Зауважимо, що з метою кращого співставлення 
модельної поверхні і її АСМ-зображення залишено 
одну із двадцяти п’яти точок. 
 
4. ВИСНОВКИ 
 
1. Для аналізу АСМ-зображення запропоновано 
використовувати розподіл висот рельєфу по-
верхні. 
2. Показано, що розподіл висот має асиметрич-
ний характер і добре апроксимується сумою 
трьох гауссіан. 
3. Встановлено, що залежність найбільш 
ймовірної висоти основної складової від тем-
ператури осадження має активаційний ха-
рактер, а величина енергії активації менша 
за енергію одного з дванадцяти зв’язків мо-
лекули з кристалом.  
4. Показано, що збільшення маси конденсату 
зумовлює домінування процесів росту нано-
структур за рахунок утворення хімічних 
зв’язків.  
5. Рельєф поверхні плівки адекватно моде-
люється методом кліткових автоматів. 
 
Робота виконана при частковому фінансуванні в 
рамках наукових просторів Міністерства освіти і на-
уки, молоді та спорту України (державний реєстра-
ційний номер №0111U001766) та ДФФД України 
(державний реєстраційний номер №0110U07674). 
 
 
 
 
Эволюция процессов роста парафазных наноструктур теллурида свинца 
 
Д.М. Фреик, Я.П. Салий, И.М. Лищинский, В.В. Бачук, Н.Я. Стефанив 
 
Прикарпатский национальный университет имени Василия Стефаника,  
ул. Шевченко, 57, 76000, Ивано-Франковск, Украина 
 
На основании АСМ-изображений наноструктур PbTe/(111) BaF2, полученных из паровой фазы по-
лучено распределение высот рельефа поверхности. Показано, что он имеет асимметричный характер 
и аппроксимируется суммой трех гауссиан. Установлено, что зависимость наиболее вероятной высоты 
основной составляющей от температуры осаждения имеет активационный характер, а величина энер-
гии активации меньше энергии одной из двенадцати связей молекулы с кристаллом. Предложены 
механизмы роста наноструктур. При этом рельеф поверхности наноструктур адекватно моделируется 
методом клеточных автоматов. 
 
Ключевые слова: наноструктуры, теллурид свинца, механизмы роста, парафазные методы. 
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Evolution of Growth Processes of Paraphase Nanostructures of Lead Telluride 
 
D.M. Freik, Ya.P. Saliy, I.M. Lishchynskyy, V.V. Bachuk, N.Ya. Stefaniv 
 
Vasyl Stefanyk Precarpathian University, 57, Shevchenko Str., 76000 Ivano-Frankivsk, Ukraine 
 
On the basis of AFM images of PbTe/(111) BaF2 nanostructures obtained from the vapor phase, the dis-
tribution of the surface relief heights is derived. Shown, that it has an asymmetric nature and is approxi-
mated by the sum of three Gaussians. It was established that the dependence of the most probable height 
of the main component on the deposition temperature has an activation character, and magnitude of the 
activation energy is less than the energy of one of the twelve links of crystal molecules. The growth mecha-
nisms of the nanostructures are proposed. The surface relief of nanostructures is adequately modeled by 
the cellular automata method. 
 
Keywords: Nanostructures, Lead telluride, Growth mechanisms, Paraphase methods. 
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